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論文内容の要旨
二酸化チタンの光触媒反応による不活化プロセスにおいて、まず、触媒と電子受容体との聞の相互作用を明らかに
するため、金属イオンを電子受容体とする光反応系に関して検討を行った。その結果、鉄イオンを電子受容体とした
場合、 NADH の光酸化反応が継続的に進行することを見出した。そこで、本反応系を大腸菌の光殺菌に適用し、触
媒濃度等の操作因子と殺菌特性との関係を検討するとともに、鉄イオンの酸化還元反応と大腸菌表面への二酸化チタ
ン粒子の吸着を考慮、した光反応速度論により大腸菌の殺菌速度を表現した。さらに、二酸化チタン表面に鉄をドープ
した触媒を調製し、大腸菌の光殺菌に対する効果を溶存酸素濃度に対して整理した結果、溶存酸素濃度が1-2 ppm に
おいて鉄をドープする効果が最も大きいことが分った。次に、微生物細胞の殺菌速度論と細胞内刺激との関係を検討
するため、細胞内 SOD 活性に着目し、種々の SOD 活性を有する大腸菌細胞の殺菌試験を実施した結果、 Series­
event モデルに基づいた致死回数は初期 SOD 活性が大きくなるとともに増加した。また、上記モデルに基づいて計
算される各イベントレベルの細胞群を考慮することにより、光殺菌中における細胞内 SOD 活性の低下を表現した。
一方、触媒と基質との聞の相互作用を明確にするため、タンパク質およびファージをモデル基質として選び、二酸化
チタン表面への吸着特性について検討を行った。その結果、タンパク質およびファージの吸着量は、 pH および溶液
中のイオン種に依存し、さらに、ファージの不活化試験の結果から、不活化速度定数は pH およびイオン種に依存し
て変化する吸着量に比例することが示された。また、二酸化チタンおよびファージ・コートタンパク質の表面電荷特
性に基づいて、二酸化チタン表面へのファージの吸着モデルを提案し、不活化速度の pH 依存性を定量的に表現した。
以上の知見を基に、リアクターによる殺菌性能の評価指標を提示した。二酸化チタン固定化活性炭粒子を用いた円筒
型リアクターにおいて、大腸菌細胞の殺菌速度に及ぼすリアクタ一半径の影響を速度論的に検討したところ、 O.lm
の半径を有するリアクターで充分な殺菌能力を達成できることが示された。
論文審査の結果の要旨
本論文ではまず、電子受容体の挙動を明らかにするため、鉄イオンを電子受容体として選定し、大腸菌の光殺菌を
実施した。触媒濃度等の操作因子と殺菌特性との関係を検討するとともに、鉄イオンの酸化還元反応と大腸菌表面へ
n可υ
の二酸化チタン粒子の吸着を考慮、した光反応速度論により大腸菌の殺菌速度を表現した。また、鉄をドープした二酸
化チタン触媒を調製し、大腸菌の光殺菌に対する効果を溶存酸素濃度に対して整理した結果、溶存酸素濃度が1-2
ppm において顕著な効果が認められた。次に、細胞内因子を考慮した殺菌速度論を議論するため、細胞内の SOD
(superoxide dismutase) 活性に着目し、種々の SOD 活性を有する大腸菌細胞の殺菌試験を実施した結果、 series­
event モデルに基つS~ 、た致死回数は初期 SOD 活性が大きくなるとともに増加した。また、上記モデルに基づいて計
算される各イベントレベルの細胞群を考慮することにより、光殺菌中における細胞内 SOD 活性の低下を表現した。
一方、触媒と基質との聞の相互作用を明確にするため、ファージをモデル基質として選び、二酸化チタン表面への吸
着特性と不活化速度との関係について検討を行った結果、不活化速度定数は pH およびイオン種に依存して変化する
ファージの吸着量に比例することが示された。また、二酸化チタンおよびファージ・コートタンパク質の表面電荷特
性に基づいて、二酸化チタン表面へのファージの吸着モデルを提案し、不活化速度の pH 依存性を定量的に表現した。
以上の知見を基に、リアクターによる殺菌性能の評価指標を提示した。二酸化チタン固定化活性炭粒子を用いた円筒
型リアクターにおいて、大腸菌細胞の殺菌速度に及ぼすリアクタ一半径の影響を速度論的に検討したところ、 O.lm
の半径を有するリアクターで充分な殺菌能力を達成できることが示された。
以上のように、本論文は、二酸化チタンおよび基質の特性を考慮、して微生物細胞およびファージの不活化反応を速
度論的に評価するとともに、これらの定量的知見に基づいた効率的な不活化手法を構築し、当該分野の進展に大きく
寄与するものである o 博士(工学)の学位論文として価値あるものと認める。
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